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Bedeutet bodenbiirtiges Fluor eine «Altlast» nach Stillegung
einer Aluminiumbhiitte?

Von Theo Keller, Felix Liischer und Francois Contat

Keywords: fluorine, aluminium processing, soil contamination, fluorine absorption in
plants, Rheinfelden (Switzerland). FDK 114.2; 161.12: 425.5: UDK 504.53.054

1. Einleitung und Fragestellung

Wohl besteht eine reiche Literatur iiber die Auswirkungen von Fluor auf
die Vegetation. Im Gegensatz zu den Fluorid- (F-)Immissionen befassen sich
jedoch nur wenige Arbeiten — zudem oft mit sich widersprechenden Ergeb-
nissen — mit der Aufnahme (ehemals) emittierten Fluors aus dem Boden und
mit der Auswirkung auf das Wachstum der Pflanzen. In den fiinfziger Jahren
gelangten amerikanische Forscher (zitiert nach NAS 1971) zur Auffassung,
die Mdoglichkeit sei null bis gering, dass industrielle Luftverunreinigungen dem
Boden geniigend Fluorid zufithrten, um den F-Gehalt der Pflanzen via Wur-
zeln signifikant zu erhohen. Diese Auffassung wurde spdter durch eine
umfangreiche Literaturiibersicht (Drurey et al. 1980) bestérkt, umso mehr als
bekannt war, dass Ton, Kalk und Humus die F-Aufnahme durch Pflanzen-
wurzeln herabsetzen (Hansen et al. 1958). Neuere Arbeiten, besonders seit den
achtziger Jahren (z.B. Polomski et al. 1981) zeigten jedoch, dass die Industrie
sehr wohl zu einem markanten Anstieg des F-Gehalts im Boden fithren kann.

Mit der Einstellung der Aluminiumproduktion héren die F-Emissionen
einer Aluminiumhiitte auf. Viele Leute glauben dementsprechend, damit sei
dort auch das F-Immissionsproblem gelost. In der Tat blieben von diesem Zeit-
punkt an die typischen F-Schiddigungssymptome (Randnekrosen, Blattver-
kriippelungen usw.) im betroffenen Waldgebiet von Rheinfelden aus, und die
Erinnerung an die alte Aussage der NAS (1971) lebte neu auf, es gebe keinen
Nachweis einer signifikanten Wuchsreduktion ohne Nekrosen. Ferner findet
sich bei Dassler (4. Auflage 1991) noch immer die Bemerkung, der F-Spiegel
der oberirdischen Pflanzenteile werde praktisch allein durch die Einwirkung
der F-haltigen Luftverunreinigungen auf die Blitter erhoht. Doch manche
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Topfversuche mit Grasern und Krédutern hatten ergeben, dass die F-Aufnahme
aus dem Boden deutliche Auswirkungen auf die F-Konzentration im Spross
haben kann (Garber 1967). Zudem zeigte sich, dass unterschiedliche Arten
verschieden reagieren. Leider dauerten die Versuche meist nur einige
Wochen. Entsprechende Versuche mit Forstbaumarten miissten daher bertick-
sichtigen, dass solch ausdauernde Arten jahrelang im F-verseuchten Boden
wurzeln und wachsen sollen.

Angesichts der Widerspriiche und des Mangels an Untersuchungen mit
einheimischen Baumarten dréngte es sich auf, im Raume Rheinfelden einen
Versuch anzulegen. Dort hatten die jahrzehntelangen F-Emissionen den was-
serloslichen F-Gehalt im Waldboden in der Hauptwindrichtung nahe beim
Werk (bis etwa 600 m) deutlich iiber den schweizerischen Richtwert von
25 ppm (mg F/kg Boden; VSBo 1986) gehoben (Larana 1991). Dieser Gehalt
soll nur langsam zuriickgehen (Garber et al. 1967). Daher stellten wir uns fol-
gende Fragen:

1. Besitzen die Assimilationsorgane junger Buchen und Fichten, welche auf
F-verseuchtem Boden mit erhohtem Gehalt an wasserloslichem F wach-
sen, signifikant erhdhte F-Gehalte?

2. Wird das Wachstum solcher Jungpflanzen signifikant beeinflusst?

3. Unterscheiden sich die Assimilationsorgane auch in ihrem Gehalt in einigen
Néhrstoffen?

2. Literaturiibersicht

Der F-Gehalt des Bodens schwankt in weiten Grenzen (je nach Gehalt an
F-haltigen Mineralien) und kann in Rheinfelden tiber 600 ppm (Gesamtfluor)
bzw. iiber 40 ppm (wasserlosliches Fluor) liegen (Larana 1991). Die schweize-
rischen Richtwerte, welche nicht iiberschritten werden sollten, sind jedoch bei
400 ppm bzw. 25 ppm angesetzt (VSBo 1986). In diesem Zusammenhang ist
die Feststellung (Ferlin et al. 1982, Polomski et al. 1982) von Interesse, dass
in Immissionsgebieten Waldboden generell hohere F-Werte aufweise als Wies-
landboden, was vermutlich auf die «Filterwirkung» des Waldes zuriickzu-
fiihren sei. Da der F-Eintrag aus der Atmosphire die wasserlosliche F-Frak-
tion vermehrt (Bovay und Zuber 1974), gewinnt auch die Feststellung von
Polomski et al. (1980) an Bedeutung, wonach jahrzehntelang andauernde,
intensive F-Immissionen zu einer eindeutig nachweisbaren Bodenkontami-
nation fithren. Oelschlaeger et al. (1991) gaben kiirzlich ebenfalls zu, dass in
industriellen Ballungsgebieten und in der Umgebung von F-Emittenten der
F-Gehalt des Bodens erhéht sein kénne.

Frithe Topfversuche hatten ergeben, dass erst Gaben von iiber 70 bis
80 ppm F die Pflanzen beeintriachtigen konnten (Gericke und Kurmies 1955).

26



Gisiger (1966) stellte in Klee sogar erst erhohte F-Gehalte fest, wenn er zu san-
digem Lehm mehr als 200 ppm F als Kryolith (entsprechend 600 kg F/ha!)
zugesetzt hatte. Angesichts der grossen Variabilitdt der Boden, der F-Loslich-
keit usw. legten Garber et al. (1967) eingehende Versuche mit verschiedenen
Boden- und Pflanzenarten an, welche zeigten, dass Gaben ab 150 ppm F den
F-Gehalt der Versuchspflanzen erhohten, zum Teil verbunden mit Nekrosen
und Ertragsminderungen. Dabei wirkte NaF schédlicher als CaF,, so dass die
Wichtigkeit des frither nicht erfassten wasserloslichen F-Anteils betont wurde.
Bovay und Zuber (1974) wiesen ebenfalls auf die Bedeutung des wasserlos-
lichen Anteils hin. Oelschlaeger und Moser (1969) dagegen drangten die Toxi-
zitdt der F-haltigen Luftverunreinigungen (vor allem der Flugstdube) in den
Hintergrund und stellten die Bedeutung von Wasserhaushalt, Diingung und
andern Faktoren fiir den F-Gehalt und die Ertragstihigkeit von Pflanzen in
einem Immissionsgebiet in den Vordergrund.

Da F in allen griinen Pflanzen gegenwirtig ist, wurde es oft als lebens-
notwendiger Spurennédhrstoff angesehen. Die «normale» Konzentration in
Blittern betrigt in der gemaéssigten Zone 1-15 ppm (Thomas und Alther 1966,
p. 241) bzw. 2 bis 20 ppm (Oelschlaeger und Moser 1969). Sie ist auch in immis-
sionsfreien Gebieten von zahlreichen Faktoren abhidngig wie Pflanzenart,
Probenahme (Ort in Baumkrone, Jahreszeit), Bodentyp oder F-Gehalt des
Bodens (Loslichkeit bzw. Verfiigbarkeit der F-Komponente fiir Wurzeln).
Dabher ist die F-Aufnahme und Verteilung in der Pflanze noch immer kontro-
vers. So hatte bereits Halbwachs (1963) nachgewiesen, dass die Nekrotisierung
der Blattrander (bei Abwesenheit von Immissionen) auf die Akkumulation
von Schadstoffen zuriickzufiihren ist, welche mit dem Transpirationsstrom
zum Blattrand transportiert werden. Kurz darauf stellten Garber et al. (1967)
fest: «Der tiberhchte Fluorspiegel der auf diesen [F-verseuchten] Boden im
Gewichshaus gezogenen Buschbohnen kann als Beweis dafiir gelten, dass
fluorhaltige Luftverunreinigungen nicht nur direkt iiber die oberirdischen
Pflanzenteile, sondern auch indirekt iiber den Boden auf die Pflanzen ein-
wirken.» Auch Hani (1975), Keller (1975) und andere wiesen F-Aufnahme und
F-Transport mit dem Transpirationsstrom nach. Chang (1975) zeigte, dass
Wurzeln sehr hohe F-Gehalte aufweisen kénnen. Davon wurden in jungen
Fichten allerdings hochstens 5% in Sprossteile hinauf verfrachtet (Keller
1980). In einer viel beachteten Ubersicht hatte Weinstein (1977) gefolgert, dass
die Ablagerung fluorhaltiger Luftverunreinigungen auf den Boden wenig oder
keine Auswirkung auf den F-Gehalt der Pflanze habe. Und Kiihnert et al.
(1991) vertreten die Ansicht, radikuldre Barrieren wiirden den Ferntransport
von aus dem Boden aufgenommenem F weitgehend verhindern, so dass kein
relevanter Fluoridanteil in die oberirdischen Pflanzenteile gelange. In aktiven
F-Immissionsgebieten diirfte der F-Gehalt der Sprossteile sicher zum grossten
Teil auf die Luftverunreinigung zuriickzufiihren sein, doch darf die (relativ
geringe) Zufuhr aus dem Boden gerade bei Waldbdumen wohl kaum ver-
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nachléssigt werden, ganz besonders, wenn eine F-Emissionsquelle stillgelegt
wird. Dies mogen Laubanalysen belegen (Durchschnitt von jeweils denselben
vier Laubbdumen, ungewaschenes Laub, August-Ernte), welche in dem von
F-Immissionen am stdrksten belasteten Teil des «Heimeholz» durchgefiihrt
wurden (Keller 1994) (Tabelle 1).

Tabelle 1. Fluorgehalte im Laub derselben Laubbidume in einigen Jahren mit unterschiedlichen
Emissionen durch die Aluhiitte. 1991 war die Produktion gedrosselt, 1992 und 1993 ganz einge-
stellt.

Jahr 1987 1988 1989 1990 1991 1992 1993
ppm E, x 257 285 372 305 194 24 28
% 100 111 145 119 76 9 11

Diese Zahlen zeigen sehr schon, dass seit der Einstellung der F-Emissio-
nen durch die Hiitte der F-Gehalt des Laubes auf etwa 1/10 des 1987 gemes-
senen Wertes zuriickgegangen ist. Dieser Wert liegt jedoch noch immer leicht
iber der vorher erwidhnten «Norm». Vergleichbare «Nullproben» der Gegend
besitzen heute sogar weniger als 10 ppm F. Der erhohte Gehalt ist daher ver-
mutlich auf die Aufnahme aus dem Boden (relativ hoher Gehalt an wasser-
16slichem F), eventuell auch auf die Mobilisierung von F in Speichergeweben,
zurlickzufiihren.

3. Material und Methodik

Dieser Versuch wurde begonnen, bevor bekannt war, dass die Alumi-
niumproduktion aufhéren, bzw. die F-Emission eingestellt wiirde.

F-verseuchter Oberboden (0 bis 20 cm) aus einem Buchenbestand rund
500 m 0stlich der Aluhiitte wurde im Oktober 1990 in einen Pflanzgarten ver-
bracht, der im «immissionsfreien» Gebiet ausserhalb der Hauptwindrichtung
von der Aluhiitte liegt. Mit diesem Boden wurden 50 cm breite und 30 cm tiefe
Griben aufgefiillt. Dieser Boden sowie der Pflanzgartenboden dazwischen
(«N-Boden») werden in Tabelle 2 charakterisiert.

In diese beiden Bodenarten wurden im Herbst 1990 moglichst homogen
ausgelesene zweijdhrige Sdmlinge von Fichte (Picea abies L. Karst.) und Buche
(Fagus sylvatica L.) gesetzt und ein oder zwei Vegetationsperioden wachsen
gelassen (Ernte 1991 bzw. 1992). Die Pflanzung eines zweiten Satzes Sdmlinge
(fiir die Ernte im Herbst 1993) erfolgte im Herbst 1991. Um eine Kontamina-
tion der Sdmlinge mit F aus der Erde durch von Regentropfen aufgewirbelte
Spritzer zu vermeiden, wurde der Boden nach dem Setzen mit Laub, nach
einem Jahr zusétzlich mit einer 5 cm dicken Kompostschicht gemulcht. Nach
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ein bzw. zwei Jahren in F-freier Luft wurden die Samlinge im Oktober (vor
Herbstverfarbung des Laubes) wieder ausgegraben und gewaschen. Nach dem
Messen der Sprossldnge bzw. der Lange der Jahrestriebe (nur Fichte) wurden
die Pflanzen zerlegt. Laub und Nadeln wurden nochmals mit Leitungswasser
sorgféltig abgespritzt. Wurzeln, Triebachsen und Laub wurden bei 65 °C
getrocknet und gewogen. Laub bzw. Nadeln wurden pulverfein gemahlen. Die
F-Bestimmung erfolgte nach der Standardmethode Levaggi/Oyung mit einer
F-sensitiven Elektrode. Die Néhrstoff- und Metallbestimmung wurde mit ICP-
Atomabsorption vorgenommen.

Tabelle 2. Bodeneigenschaften.

Eigenschaft N-Boden' F-Boden’
sandiger Lehm ja ja
Feinerde mit freiem Kalk («schdumt» mit HCI) ja nein
organische Substanz >5% >5%
Ton 10-20% 10-20%
Schluff >50% <50%
pH (in Ca CI,) 6,8 6,3
F-Gehalt
Frot. Herbst 90 212 ppm 458 ppm
Herbst 93 275 ppm 355 ppm
Fi5s1. Herbst 90 11 ppm 114 ppm
Herbst 93 1 ppm 8 ppm

! Bedeutung vgl. Tabelle 3.

Die Uberpriifung der statistischen Signifikanz der Unterschiede erfolgte
mit dem u-Test nach Wilcoxon, Mann & Whitney (Sachs 1969). Fiir die Wachs-
tumsbestimmungen diente jede einzelne der 16 Pflanzen pro Behandlung als
Wiederholung (16 Wiederholungen), wogegen fiir die chemischen Analysen
jeweils Laub einiger Pflanzen zusammengenommen werden musste (vier bis
fiinf Wiederholungen).

4. Ergebnisse
4.1 Die F-Aufnahme durch die Simlinge

Wie aus Tabelle 3 hervorgeht, zeigten die Pflanzen sowohl nach einem wie
auch nach zwei Jahren im F-belasteten Boden deutlich erhohte F-Werte, ganz
besonders die Fichte, welche den F-Gehalt der Nadeln beinahe verdoppelte.
(Die Pflanzengrosse war im ersten Jahr zu klein, als dass fiir die gewihlte
statistische Bewertung Material fiir geniigend Wiederholungen verfiigbar
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gewesen wire.) Die Analysen zeigen somit deutlich, dass im untersuchten
F-belasteten Boden eine erhdhte F-Aufnahme durch die Wurzeln und nach-
folgend mit dem Transpirationsstrom eine Verfrachtung in die Blitter und
Nadeln erfolgt.

Tabelle 3. F-Gehalt der Assimilationsorgane (ppm) der Sdmlinge, die wahrend einer bzw. zwei
Vegetationsperioden in normalem Pflanzgartenboden (N-Boden) bzw. in F-belastetem Boden
(F-Boden) gewachsen waren.

Vegetationsperiode ~ N-Boden F-Boden stat. sig.!
Fichte (einjahrige Nadeln)
nach 1 Jahr 1991 890 = 0,03 16,78 + 0,55 -
nach 2 Jahren 1991 + 92 427 + 0,72 8,24 + 1,72 *
1992 + 93 6,08 + 1,02 6,78 + 0,70 n.s.
zweijahrige Nadeln 1990 + 91 205 +£092 370 =+ 84 -
1992 + 93 144 + 241 180 =146 -
Buche
nach 1 Jahr 1991 13,84 + 0,19 15,16 + 0,94 —
nach 2 Jahren 1991 + 92 490 + 1,04 791 + 289 *
1992 + 93 10,78 + 345 13,22 + 4,26 n.s.

'~ : nicht bestimmt (da zu wenig Material fiir mindestens 5 Wiederholungen)

n.s.: nicht signifikant
*#* 2 P=a00]

Der Umstand verdient jedoch Beachtung, dass fiir die einjdhrigen Assi-
milationsorgane die F-Konzentrationen auch im zweiten Jahr tiefer lagen als
die fir Viehfutter als giftig erachteten 30 bis 50 ppm (Z7homas und Alther
1966). Damit wiren diese Pflanzen als Asung fiir das Wild nicht giftig. (Die
zweijdhrigen Fichtennadeln erreichten allerdings im Herbst 1991 den giftigen
Bereich, sofern sie nicht vorzeitig abfielen.) Der 1974 von der amerikanischen
NAS festgelegte Toxizitdtsgrenzwert von 40 ppm fiir Tierfutter ist heute aller-
dings umstritten (Anon. 1987).

4.2 Die Wuchsleistung der Simlinge

4.2.1 Fichte

Tabelle 4 ist zu entnehmen, dass die Wuchsleistung der Fichte im F-bela-
steten Boden vor allem in den beiden ersten Versuchsjahren 1991 und 1992
deutlich gehemmt war. Dies betrifft besonders das Wurzelgewicht und das
Wurzelprozent, d.h. den Anteil der Wurzel am Gesamtgewicht der Pflanze.
Ahnlich wie das Trockengewicht (TG) verhielt sich auch das Langenwachs-
tum. Die Endhdhe nach dem ersten Jahr war 1991 nicht signifikant beeinflusst,
da vermutlich die im Vorjahr angelegten Speicherstoffe den F-Einfluss iiber-
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trafen. Beim zweijahrigen Wachstum fillt auf, dass das Wuchsjahr 1993 zu
vollig andern Resultaten fiihrte als 1992. Dieser Unterschied, der sich vor
allem im Hohenzuwachs des zweiten Jahres spiegelte, wird noch zu diskutie-
ren sein, umsomehr als er sich sogar als Wuchsstimulation dusserte.

Tabelle 4. Wuchsleistung der Fichtensdmlinge.

Vegetationsperiode  N-Boden F-Boden stat. sig.!
Spross-TG, g 1991 0,34 = 0,15 027 + 0,09 n.s.
1991 + 92 578 + 3,83 3,14 £ 225 **
1992 + 93 12,14 + 3,08 1297 + 576 ns.
Wurzel-TG, g 1991 0,49 + 0,20 032 + 0,15 =
1991 + 92 3,59 + 1,56 1,93 + 0,71 **
1992 + 93 5,38 + 1,79 491 + 2,03 ns.
Wurzel %, 1. Jahr 1991 593 + 741 534 + 519 *
2. Jahr 1992 403 + 700 37,7 = 461 ns.
2. Jahr 1993 32,1 =428 280 + 444 *
Endhohe, cm, 1. Jahr 1991 14,1 + 3,7 130 + 42 n.s.
1992 179 =+ 31 153 + 4,6 *
2. Jahr 1992 296 =+ 9,9 19,6 + 473 ok
1993 455 =+ 9,7 543 + 12,2 *
Zuwachs 2. Jahr, cm 1992 155 =73 6,7 + 19 ok ok
g/em 1992 0,25 + 0,10 022 + 0,11 ns.
cm 1993 26,7 + 83 390 + 8,5 ok
glem 1993 0,29 + 0,08 024 + 0,07 **
! n.s.: nicht signifikant * PE005
**  P<0,01 kP < (0,001

4.2.2 Buche

Im Gegensatz zur Fichte zeigte die Buche in allen Jahren eine deutliche
Wuchshemmung im F-belasteten Boden, die allerdings 1992 statistisch nicht
signifikant war (wohl aber 1993). In Tabelle 5 sind Spross-Trockengewicht und
Endhohe nach zwei Jahren aufgefiihrt. Angesichts der vielen Zwiesel wurde
die Endhohe erst nach der zweiten Vegetationsperiode erfasst, nachdem sich
einer der Hohentriebe durchgesetzt hatte. Das Wurzel-Trockengewicht wurde
bei dieser Art wegen der stark ausgebildeten Pfahlwurzel weggelassen. Diese
wuchs zum Teil bereits im ersten Jahr unter die F-verseuchte Bodenschicht
hinunter, wogegen die feinen Faserwurzeln, welche im Versuchsboden blie-
ben, wenig ins Gewicht fielen. Dementsprechend wurde auch darauf verzich-
tet, das Wurzelprozent zu bestimmen.
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Tabelle 5. Wuchsleistung der Buchensdmlinge.

Vegetationsperiode ~ N-Boden F-Boden stat. sig.!
Spross-TG, g 1991 2,84 + 065 1,89 = 061 *
1991 + 92 1048 = 4,16 899 + 478 ns.
1992 + 93 22,24 + 1096 1589 + 833 *
Endhohe, 2. Jahr, cm 1992 (+91) + 16,7 46,5 =+ 144 ns
1993 (+ 92) + 186 630 =+ 162 *
! n.s.: nicht signifikant * Px0,05

4.3 Die Nahrstoff- und Metallgehalte im Laub

Das verminderte Wachstum der Sdmlinge, sowohl beziiglich Lange als
auch Gewicht, rief natiirlich sofort der Frage, ob allenfalls Ndhrstoffmangel
statt Fluorgiftigkeit diese negative Auswirkung habe. Angesichts der Mul-
chung mit Komposterde und der normalgriinen Farbe der Assimilationsor-
gane war ein Néhrstoffmangel zwar nicht zu erwarten. Die Literatur enthélt
jedoch manch widerspriichliche Resultate iiber einen Zusammenhang zwi-
schen Nihrstoffversorgung und F-Folgen. So weisen z.B. Garrec et al. (1977)
darauf hin, dass F moglicherweise Nihrstoffmangel, besonders von Mn und
Mg, hervorrufe, entweder durch Stérung des Transports oder durch Inaktivie-
rung von Metallionen.

Tabelle 6. Verschiedene Elementkonzentrationen (Ernte Herbst 1992, je 4 Proben).

Element Fichte Buche

Nullprobe F-Boden A %! Nullprobe F-Boden A %!
F, ppm 6,1 + 10 68 + 07 + 115 49 = 1,0 79 £ 29 +61.2
K, % 0,76 + 0,03 065 + 006 - 145 0,59 + 0,02 054 + 003 - 85
Ca, % 1,80 + 0,05 1,72 + 0,12 - 45 1,25 =+ 0,08 122 + 0,08 - 25
Mg, % 011 + 001 012+ 001 + 90 017 = 001 017 + 002 = 0
P % 0,27 + 0,02 026 =+ 0,00 + 40 0,16 =+ 0,00 0,15 £+ 001 - 65
B, ppm 121 + 39 190 =+ 47 + 568 28,1 = 1,1 306 = 37 + 88
Al, ppm 83 +103 219 +522 +1640 174+ 657 232 + 477 +335
Cu, ppm 58 = 07 66 + 03 + 133 59 = 10 68 = 05 +158
Fe, ppm 167 =+ 48 309 + 637 + 850 261  + 673 318 =+ 454 +220
Mn, ppm 46 =+ 79 93 + 156 +1020 29 = 41 50 + 10,7 +725
Zn, ppm 208 + 173 353 + 64 + 695 383 + 48 495 + 82 +290
Na, ppm 146 =+ 45 247 + 64 + 68]7 398 = 31 454 + 60 +142
Pb, ppm 2,68 = 021 447 = 147 + 66,8 194 = 0,20 311 = 0,82 +603

! Nullprobe = 100%
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In der Folge wurden die Blatter (bzw. 1/2jdhrige Fichtennadeln) nicht nur
auf ihre F-, sondern auch zahlreiche andere Elementkonzentrationen unter-
sucht (leider liegen die Analysen der 93er-Ernte noch nicht vor). Angesichts
der normalgriinen Farbe der Simlinge wurde auf die N-Bestimmung verzich-
tet. In 7abelle 6 sind die Konzentrationen von 12 zusidtzlichen Elementen
(nebst F) in den beiden Arten zusammengestellt (Ernte Herbst 1992, ungewa-
schen, je 4 Mischproben). Daraus geht hervor:

1. Die Erndhrung ist im allgemeinen als ausreichend zu erachten. Einzig die
K-Konzentrationen liegen nach Bergmann (1986) niedrig, weil im kalk-
reichen Boden vermutlich ein Ca/K-Antagonismus vorliegt. Die tiefen
K-Werte sind jedoch nicht auf eine F-Wirkung zuriickzufiihren, da auch die
Werte der Nullproben tief liegen.

2. Die meisten Elementkonzentrationen werden bei beiden Arten (ganz
besonders aber bei Fichte) durch das F im Boden erhoht.

5. Diskussion

Tabelle 2 zeigt eindeutig, dass die jungen Forstpflanzen aus dem F-belaste-
ten Boden vermehrt F aufnahmen. Diese erhohte Aufnahme war 1992 bei bei-
den Arten sogar statistisch gut gesichert. Auch wenn die Sicherung 1993 ent-
fiel, so blieb der Trend erhalten. Vermutlich trugen zwei Griinde dazu bei:

1. Nach drei Jahren war die Konzentration an wasserloslichem (also pflan-
zenaufnehmbarem) F im Boden drastisch abgefallen (vgl. Tabelle 2). Mog-
licherweise wuschen die Niederschldge einen Teil davon unter die Wurzel-
zone hinab. Zudem ist zu berticksichtigen, dass die Sdmlinge (Fi vor allem
im zweiten Jahr) mit ihren Wurzeln zum Teil aus dem mit F belasteten
Boden hinauswuchsen.

2. 1993 war ein niederschlagsreiches Jahr, welches das Wachstum stimulierte.
Das erhohte Angebot an Kohlehydraten diirfte die F-Konzentration durch
Verdiinnung herabgesetzt haben. Denn die F-Aufnahme/Fichtenpflanze,
berechnet aus F-Konzentration und Sprosstrockengewicht, lag bei den
Pflanzen im F-Boden um 19 % hoher. Dies belegt wohl, dass das F-Ange-
bot im Boden noch immer erhdht war.

Sehr wahrscheinlich bewirkte die vermutlich nur teilweise erfolgende
F-Auswaschung bei guter Erndhrung, dass das Sprossgewicht der Fichte 1993
nicht mehr beeintrichtigt war. Das Lingenwachstum zeigte sogar eine Stimu-
lierung, welche bei ndherem Hinsehen allerdings als unerwiinscht einzuschét-
zen ist, weil das Streckungswachstum auf Kosten der Zellwandstérke erfolgte.
Eine Wuchsstimulierung durch F wurde iibrigens wiederholt festgestellt (vgl.
Review von Weinstein 1977). So beobachteten Treshow et al. (1967), dass sich
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die erste toxische Wirkung des F als «Gigantismus» mit verldngerten Nadeln
usw. auswirken kann, wogegen erhohte Gifteinwirkungen zu Wuchsdepressio-
nen fithren. Die Triebverldngerung bewirkt diinnere Zellwinde, was sich im
verminderten Gewicht/Lédnge signifikant ausdriickte (vgl. Tabelle 4). Damit
sinkt die Standfestigkeit, macht anfélliger fiir Nassschnee und ist daher forst-
lich unerwiinscht, umsomehr als in allen Jahren stets auch das Wurzelprozent
(das Wurzel/Spross-Verhaltnis) herabgesetzt wurde. Das Wachstum der Buche
dagegen war in allen drei Jahren vermindert, sowohl beziiglich Lénge als
auch Gewicht. Dies widerspiegelt die unterschiedliche Reaktion verschie-
dener Arten.

Der von Garrec et al. (1977) postulierte F-induzierte Mangel an Mg und
Mn konnte von uns nicht bestitigt werden. Vielmehr wurden die meisten der
untersuchten Elementkonzentrationen erhoht. Dies konnte mit einem ver-
starkten Humusabbau erklart werden, welcher zahlreiche Elemente freisetzt.
Polomski et al. (1979) haben namlich festgestellt, dass F einen substantiellen
Auswaschungsverlust an organischem Material induziert. Zusammen mit
diesem organischen Material erscheinen auch grossere Mengen von Al und Fe
in der Bodenlosung. Die Zahlen von Tabelle 6 lassen vermuten, dass auch ver-
schiedene andere Elemente durch F freigesetzt und fiir Pflanzenwurzeln auf-
nehmbar werden. Uber Jahre hinweg wire dann allerdings mit einer Ver-

armung des Oberbodens zu rechnen, welche zu Erndhrungsméngeln fithren
konnte.

6. Folgerungen

1. Junge Forstpflanzen (Buche, Fichte), welche im Forstpflanzgarten in F-be-
lastetem Boden (erhohter Gehalt an wasserloslichem F) nachgezogen wur-
den, zeigen deutlich gesteigerte F-Konzentrationen im Laub (7abelle 3),
auch wenn diese noch im «normalen» Bereich blieben.

2. Wie aus Tabelle 4 ersichtlich ist, kann dadurch jedoch das Wuchsverhalten
von Jungpflanzen beeinflusst werden. Dies betrifft sowohl die Héhen- wie
die Gewichtszunahme. Diese Zahlen belegen eindeutig das Vorliegen von
«Altlasten» im Bereich dieser Aluhtitte, da die wahrend Jahrzehnten von
den Baumkronen ausgefilterten und mit Regen und Laubfall in den Boden
gelangten F-Immissionen auch nach der Einstellung der Aluproduktion
noch mehrere Jahre lang negativ auf die Forstpflanzen wirken. Bei der
Fichte war meist auch das Wurzelprozent signifikant vermindert. Die
geringere Wuchsleistung der Sédmlinge im F-Boden war in unseren Ver-
suchen nicht auf einen Nihrstoffmangel zuriickzufiihren.

3. Das Ungleichgewicht zwischen Wurzel und Spross kann eine physiolo-
gische Schwichung bewirken. Das verminderte Wurzelwachstum fiihrt zu
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einer schwécheren Verankerung im Boden (erhdhte Sturmgefahrdung bei
Altbdumen) und kann zudem eine verminderte Aufnahme von Wasser und
Nihrstoffen zur Folge haben. Dies kann sich besonders negativ auswirken
in Trockenzeiten oder wenn eine Wuchsstimulation auftritt.

4. Das Ungleichgewicht der Elementaufnahme aus dem Boden widerspiegelt
sich in Tabelle 6 (besonders bei Fichte), welche eine gewaltig gesteigerte
Metallionen-Aufnahme zeigt (potentielle Gefahr einer Al-Vergiftung).

Zusammenfassung

Wihrend die negative Wirkung von F-Immissionen schon jahrzehntelang eindeu-
tig belegt ist, ist eine allfédllige Nachwirkung solcher Immissionen, welche von den
Baumkronen ausgefiltert werden und mit Niederschldgen und Laubfall in den Boden
gelangen, nach wie vor umstritten, solange von Auge leicht erkennbare Schadsymp-
tome an den betroffenen Pflanzen fehlen (vgl. Kapitel 2: Literaturiibersicht). Ange-
sichts der Widerspriiche und des Mangels an Untersuchungen mit einheimischen
Baumarten wurde im Raume Rheinfelden ein Feldversuch durchgefiihrt. In einem
Pflanzgarten mit F-freier Luft wurden Buchen- und Fichtensdmlinge entweder in Gar-
tenbdden oder in F-belastete Walderde aus der Nihe der Aluhiitte gesetzt und nach ein
bzw. zwel Vegetationsperioden geerntet.

Die Resultate zeigen, dass die Pflanzen im F-belasteten Boden (vermehrt wasser-
l6sliches F!) deutlich gesteigerte F-Konzentrationen im Laub aufweisen (Tabelle 2).
Selbst wenn diese noch im «normalen» Bereich (<20 ppm F) bleiben, kénnen Trieb-
linge oder Spross- und Wurzelgewicht vermindert werden (7abelle 3 und 4). F-indu-
zierter Ndhrstoffmangel konnte ausgeschlossen werden. Nach der Vegetationsperiode
1993 war der Hohenzuwachs der Fichte sogar «stimuliert». Dies erwies sich jedoch als
eine Art unerwiinschter «Gigantismus», indem das vermehrte Streckungswachstum
zulasten der Wandstérke der Zellen ging, wodurch die Standfestigkeit (bei Nassschnee
und dergleichen) abnimmt. Auch das Ungleichgewicht zwischen Wurzel und Spross
kann eine physiologische Schwéchung bewirken (relativ geringere Aufnahme von Was-
ser und Néhrstoffen; bei Altbdumen ist erhohte Sturmgefahrdung méglich). Eine ver-
anderte Elementaufnahme (vor allem vermehrte Aufnahme von Metallionen) geht aus
Tabelle 5 hervor.

All diese Befunde belegen das Vorliegen von «Altlasten» durch die friiher erfolg-
ten F-Emissionen der Aluhiitte. Diese diirften noch wihrend einiger Zeit im Nahbe-
reich der Hiitte negativ auf den Wald nachwirken.
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Résumé

Est-ce que le fluor édaphique présente un danger potentiel apres la
fermeture d’une usine d’aluminium?

Les effets négatifs des immissions fluorées sont depuis longtemps clairement
établis. Ces immissions, filtrées par la couronne des arbres, s’accumulent dans le sol
suite au lavage des feuilles par les pluies et a la défeuillaison des arbres. Par contre, la
controverse subsiste quant a savoir si ces immissions ont des répercussions néfastes sur
les plantes, notamment si ces derniéres ne présentent pas de symptdmes visibles sur les
feuilles. -

Vu les différends et le manque de recherches sur les arbres indigénes, un essai en
champ a été réalisé dans la région de Rheinfelden. Dans une pépiniére exempte de fluor
atmosphérique, des plants de hétre et d’épicéa ont été mis en terre soit dans un sol de
jardin, soit dans un sol forestier originaire d’une région contaminée par le fluor d’une
usine d’aluminium. Les plants ont été récoltés apres une ou deux périodes de végé-
tation.

Les résultats montrent que les plantes provenant du sol pollué (plus riche en fluor
soluble) présentent une concentration en fluor dans les feuilles notablement plus éle-
vée (tabelle 2). Méme si ces résultats restent dans les limites «normales» (<20 ppm F),
la longueur des pousses, le poids des rameaux et des racines sont réduits (tabelles 3
et 4). Une carence en éléments nutritifs induite par le fluor peut étre exclue. Apres la
période de végétation de 1993, la croissance des épicéas a méme €té «stimulée». Ceci
révele une sorte de «gigantisme» non-désiré alors qu’augmente la croissance longitu-
dinale des cellules au détriment de la résistance des parois cellulaires diminuant ainsi
la stabilité (par neige mouillée, etc.). De méme le déséquilibre entre les racines et les
pousses peut provoquer une faiblesse physiologique (une absorption relativement plus
faible en eau et en éléments nutritifs; une plus grande sensibilité aux tempétes pour les
arbres 4gés). Un changement dans I’absorption d’éléments nutritifs est apparu (surtout
une augmentation en ions métalliques; fabelle 5).

Tous ces résultats confirment ’existence d’un danger potentiel di aux anciennes
émissions fluorées de l'usine d’aluminium. Celui-ci va agir négativement durant
encore un certain temps sur I’environnement forestier proche de I'usine.

36



Literatur

Anon., 1987: Continuing controversy over dietary fluoride tolerance for dairy cattle. Editorial in
Fluoride 20: 101-103.

Bergmann, W, 1986: Farbatlas Erndhrungsstorungen bei Kulturpflanzen. Fischer, Jena, 306 pp.

Bovay, E.; Zuber, R., 1974: Beitrag zur Kenntnis der Probleme der Fluorakkumulation in Knochen
und Harn von Milchkiihen aus der Umgebung eines Aluminiumwerkes. Schweiz. landwirtsch.
Forschung 73: 369-380.

Chang, C. W, 1975: Fluorides. In: Mudd, J. B.; Kozlowski, T. T. (eds.). Responses of Plants to Air
Pollution. p. 57-95. Acad. Press, New York — San Francisco — London.

Diissler, H. G., 1991: Einfluss von Luftverunreinigungen auf die Vegetation. 4. Aufl., Fischer, Jena,
266 pp. ¢

Drurey, J.S. et al., 1980). Reviews of the Environmental Effects of Pollutants. IX. Fluoride.
ORNL/EIS-85, EFA-600/1-78-050. Natl. Tech. Info. Service, Springfield Va., 441 pp.

Ferlin, P; Flithler, H.; Polomski, Janina, 1982: Immissionsbedingte Fluorbelastung eines Féhren-
standortes im unterenPfynwald. Schweiz. Z. Forstwes. 133: 139-157.

Garber, K., 1976: Luftverunreinigung und ihre Wirkungen. Borntraeger, Berlin-Nikolassee.

Garber, K.; Guderian, R.; Stratmann, H., 1967: Untersuchungen iiber die Aufnahme von Fluor aus
dem Boden durch Pflanzen. Qual. Plant. Mat. Veget. /4: 223-236.

Garrec, J. P; Plebin, R.; Lhoste, A. M., 1977: Influence du fluor sur la composition minerale
d’aiguilles polluées de sapin. Environ. Pollut. 13: 159-167.

Gericke, S.; Kurmies, B., 1955: Fluorgehalt und Fluoraufnahme von Kulturpflanzen. Phosphor-
sdure 15: 50-63.

Gisiger, L., 1966: Uber die Fluorfestlegung im Boden. Landwirtsch. Forschung 79: 77-85.

Hani, H., 1975: Wechselwirkungen von Fluorid mit einem mineralischen, illithaltigen Boden und
Veridnderungen in den darauf wachsenden Maispflanzen. Schweiz. landwirtsch. Forschung 74:
189-201.

Halbwachs, G., 1963: Untersuchungen iiber gerichtete, aktive Stromungen und Stofftransporte im
Blatt. Flora /53: 333-357.

Hansen, D. E.; Wiebe, H. H.; Throne, W, 1958: Air pollution with relation to agronomic crops. VIL.
Fluoride uptake from soil. Agronom. J. 50: 565-568.

Keller, Th., 1975: Zur Fluortranslokation von Waldbdumen. Mitt. Eidgendss. Forsch.anst. Wald
Schnee Landsch. 57: 335-356.

Keller, Th., 1980: The simultaneous effect of soil-borne NaF and air pollutant SO, on CO,-uptake
and pollutant accumulation. Oecologia 44: 283-285.

Keller, Th., 1994: Rund um die Fluorschdden im Wald im Raume von Rheinfelden, insbesondere
am «Heimeholz» der Ortsbiirgergemeinde Rheinfelden. Interner Bericht, Birmensdorf.
Kiihnert, M.; Halbwachs, G.; Wimmer,.R., 1991: Immissionsdkologische Studie tiber die Belastung
der Vegetation durch Fluoride in der Umgebung von Fluoremittenten. 2. Zwischenbericht.

Zentrum f. Umwelt- und Naturschutz, Wien, 62 pp.

LARANA, 1991: Zusatzuntersuchung beziiglich Fluor-Belastung Heimeholz (Rheinfelden), Gut-
achten, Sissach, 19 pp.

NAS (Natl. Academy of Sciences), 1971: Biologic effects of atmospheric pollutants. Fluorides. p.
77-132. Washington, D.C.

NAS, 1974: Effects of fluorides in animals. p. 1-70. Washington, D.C.

Oelschlaeger, W.; Moser, E., 1969: Das Ausmass der Fluorschiddigung bei Pflanzen durch gasfor-
miges Fluor in Abhingigkeit von Umweltfaktoren sowie durch staubférmiges Fluor und
durch Diingung. Staub — Reinhalt. Luft 29: 377-379.

Oelschlaeger, W.; Moser, E.; Schenkel, H., 1991: Emissionsunabhéngige Fluorbelastung von Béden.
Staub-Reinhalt. Luft 57: 379-382.

Polomski, Janina; Fliihler, H.; Blaser, P, 1979: Fluorinduzierte Degradierung des Bodens. Mitt.
Dtsch. Bodenkundl. Gesellsch. 29: 525-532.

Polomski, Janina; Fliihler, H.; Blaser, P, 1980: Behavior of airborne fluorides in soils. p. 246 in:
Proc. Symp. Effects of Air Pollutants on Mediterranean and Temperate Forest Ecosystems.
USDA For. Serv. Gen. Tech. Rep. PSW—43, Berkeley Ca.

Polomski, Janina; Fliikler, H.; Blaser, P, 1981: Kontamination des Bodens durch Fluorimmissio-
nen. Mitt. Eidgenoss. Forsch.anst. Wald Schnee Landsch. 57: 479-499.

37



Polomski, Janina; Fliihler, H.; Blaser, P, 1982: Accumulation of airborne fluoride in soils. J. Envi-
ronment. Qual. 71: 457-461.

Sachs, E., 1969: Statistische Auswertungsmethoden. Springer, Berlin.

Thomas, M.D.; Alther, E.W,, 1966: The effects of fluoride on plants. In: Handbook of Ex-
perimental Pharmacology, chapter 5, vol. 20: 231-306. Springer, Berlin.

Treshow, M.; Anderson, F K.; Harner, F, 1967: Responses of Douglas fir to elevated atmospheric
fluorides. Forest Science /3: 114-120.

VSBo, 1986: Verordnung iiber Schadstoffe im Boden (VSBo) vom 9. Juni 1986. BA Umweltschutz,
Bern.

Weinstein, L., 1977: Fluoride and plant life. J. occup. medic. 19: 40-78.

K h
-
v
‘J.
Dank

Wir danken all den Helfern, welche diese Untersuchung erméglichten, insbesondere der Stadt-
forstverwaltung Rheinfelden fiir die Feldarbeiten, Herrn Shariat-Madari (FAC Liebefeld) fiir die
Analysen und der WSL Birmensdorf fiir infrastrukturelle Leistungen sowie die Bodenbeurteilung
durch Herrn Dr. P. Liischer.

Verfasser:

Dr. Theo Keller, Eidg. Forschungsanstalt fiir Wald, Schnee und Landschaft (WSL), CH-8903 Bir-
mensdorf.

Dr. Felix Liischer, Stadtforstverwaltung, CH-4310 Rheinfelden.

Frangois Contat, Eidg. Forschungsanstalt fiir Agrikulturchemie und Umwelthygiene, CH-3097
Liebefeld-Bern.

38



	Bedeutet bodenbürtiges Fluor eine "Altlast" nach Stillegung einer Aluminiumhütte?

